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Die Erfindung betifft ein Verlahren zur
Herstellung Aftssiger Kohlenwasserstoffe durch
katalytische Reduvktion von Kohlenoxyd, bei
welchem als Kontaktapparat ein Rohrsystem
verwandt wird, dessen waagerechta wnd von
ciner der Temperaturregelung dienenden Kifhl-
Aiissigheit, z. B. 01, durchflossene Rohre von
einem festen Katalysator umschiossen werden.
Bei dor Durchftthrung dor. katalytischen Re-
duktion des Kohlenoxyds zu hitheren Koblen-
wasserstofferi ist es. unhedingt erforderlich,
durch Wirmezufubhr oder Wirmeabfuhy die
Temperatur im Reakiionsraum konstant zu
halten, zu welchem Zweck man die ginge-
bauten Rohre durch cine die Temperatur
regelnde Kithiflissigheit durchstrOmen 1Bt

Versuche, diczen Anforderungen durch die

Anwendung von aus runden Rohren gebilde- 4.

ten Wirmeaunstauschvorrichtungen zn entspre-
chen, sind fehlgeschlagen, weil die sich hiex-
hei ergebenden starken Differenzen der Ab-
stinde zu einer ungleichmaBigen. Unterteilung
des Reaktionsraumes und damit zu dic Re-
akdon  storenden  Temperatwxdifferenzen
fiihren, :

Ein weiterer Nachteil runder Rohre be-

. sicht in der durch die rumnde Rohrform ver-

wrsachten Hemmmg der Bewegung der Re-
aktionsteilnghmer. Hierbei lst der Umstand
besonders ungitnstig, daf die runde Rohrform
die Bildung von Britcken durch die kirnige
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Katalysatormasse begiinstigt, so dalb ein Ein-
fiillen der festen Stoffe von oben und ein Ab-
Zchen von unten zur Erhaltung eines fort-
laufenden gleichmiBigen Beiriebes erschwert
wizrd.

Ee sind ferner Wirmeaustauschvorrichiun-

gen belannt, die aus einem System gegenr.

einanderversetzicr oder paraliel nebepein-
anderfiegender {facher Protilrohre von hei-
spielsweise elliptischem Querschmirt hestehen,
die auflerdem mit aus rechieckigen Blech-
tafeln gebildeten Rippen versehen sind, um
den Wirmelibergang zu verbessern. Diese

Vorrichtungen sind jedoch nicht znr Durch-

fithrung katalytischer Gasreakiionen verwandt
wordert. -

Gegenstand, des Patents 672731 st es,
statt wazgerechter runder Rohve solche ven
abpeflachtcn (elliptischen, rechteckigen oder
rhombischen) Querschuitten v verwenden, wic
diese fiir andere Zwecke, 7z B. zum Aufbau
von Wiirmeaustagschern, bereits bekannt sind.
Die Anwendung solcher abgeflachter Rohr-
formen bel der Herstellung von Apparaten
cur Ausithrung cxotherm verlanfender kataly-

tlscher Rezktionen hat anBer ihren belannten .

wirme- und strmimgstechnischen Vorteilen
dic weiters gimstige Wirkung, dal der Re-
akdonsraum gleichmiblg anfgeteilt wird und
di= obem geschilderte Briickenbildung der
festen Katalysatormasse vermieden wird, wenn
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man die Abstinde der Robre nnd thre Quer-
schnitre verhiltnismibBig klein wihlt.

Bei Rcaktionen von grober Temperatur-
empfimdlichkeit muld man diese abgeflachic
Raolire mit aufcrordentlich geringen Abstar

den nebencinander anorduen, so daf bei fm.'«« sha
den GroDbetrieh bestimiten Apparateinheirent

die Zahl der Eingelrohre anBerordentlich grof
wird, wodurch wicderum der Grile der Appa-
rateinheiten gewisse Gremen gesctzl werden.
Andererscits kavn auch die Aufteflung des
Reaktionsranmes  durch  Verringerung  der
Rolirabstande nur bis zu ciner gewissen, nicht
fiir alle Reaktonen ansreichenden Grenze ge-
trieben werden, weil zwischen den durch Fin-
walzen oder Tinschweifen in Rohrhoden oder
Endkammern zu belestizenden runden Rohr-
cnden gewisse Mindestabstinde nicht unter-
schritten werden dilrfen,

Apparate mit
auch insofern moch keine vollkermmenc Lo-
sung dar, als sich etwa ducch Selbsterhitzaung
n der Iontaktsubstanz bildende Reaktivons-
nester nach der Scite hin, d.h. paralle] zar
Rohrachse unbegrenzt fortpflanzen und die
Gleichmabigkeit der Reaktion stdren kinnen.

Frindungsgemill wird diesen Nachteilen
dadurch aheeholfen, dafi die abgeflachten
Rohre miit derart angeordnetcn rechteckigen
Rippen versehen werden, daf} der Reaktions-
raum durch dic Wandungen der Robre ciner-
seits und die Rippenflichen andererseits in
parallcle senkrechic Schichte mit ln wesent-
lichen ebenfiichigen oder ammihernd cben-
(ichigen Wandungen aufgeteilt wird. Dic An-
wendung dieser Rippen Del abgeflachten
Rohren hringt den bedeutsaroen Vortell mit
sich, daf man die Abstinde der Rohre ohne
Peeintrichtigung  der GleichmiBigkeit des
| paltionsverlaufes vergrofiern kann, Dadurch
wird der Apparat bedeutend leichter, billiger
und einfacher in der Hersiellung. Auch wird
man dadurch in die Lage versetzi, Apparatr
einheiten gréberer Abmessungen zu schaiffen
und dadurch die Wirtschaftlichkeit fiir Grob-
betriebe zu erbiében.

Die OQuerschnitte der zebildeten Schichte
kann man durch Anderung der Abmessuagen
von Rohren und Rippen sowle des Rolwab-
standes in hohem Mafe den spezifischen
Anforderimgen der Synthese mehrgledriger
Kohlenwasserstoife anpassen.

Die Verwendung von Rippenrohren, auch
mit je nus ein Robr uminssenden, recht-
eckigen aneinandersiofienden Rippen, —zum
RBun einer aur Durchitthrung der katalytischen
Kohlenoxydreduktion bestinunten Vorrichtung
ist aus oBrennstoffchemies, Bd. 13 {1932)
5. 466, bekannt. Dodh handelt €s sich hier-
bei um rtnde Rippenrabre, die sich fiir die
Darchfiihrung der  Benzinsynthese als noch

abgeflachten Rohren stellen’

wngeeigneter erwiesen haben als runde Glatt-
rohre. Setzt man anf runde Glattrohre Rippen
auf, so wird ndmlich die chnehin schon starke

. Nelgung zur Bildung von Briicken durch die

gegeben, Die Erfindung berubit aber guf der
Erkenntols, daf dic Verwendung von Rip-
pen bei abgeflachien Rehren nicht nur mbg-
lich, sondern sogat auBerordentlich vorteil-
haft ist. Eine Briickenbildung kann im Gegen-
satz zu den Verhilinissen bei runden Rippen-
rohren micht eintreten, weil dic gebildeten
Schichte allseitig von im wesentlichen eben-
fichipen Wandungen begrenzt sind. Diese
Schichte sind naturgemif nicht allseitig ge-
schlossen, sondern es sind den Abstinden
ibereinander angeordneter Rohre entspre-
chende Ausnchmungen vorbauden, welche den
Reaktionsteilnehmern cine gewisse Ausweich-
mbglichkeit geben. Hierbel haben die Wan-
dungen der abgeflachten Kohre wegen ihres
grofien Kriimmungstadius praktisch die gleiche
Wirkung wie die villig ebenflichigen senk-
vechten Wandungen der Rippenflachen selbst.

Die Verwendunx von randen Rippenrobren
js¢ iiir sehr wmperaturempiindliche Rcak-
tionen auch deshalb nicht méglich, weil die
Rippen die ohnehin schon starke Ungleich-
miBigkeit der Unterteilung des Reaktions-
raumes durch die Wirmeiibertragungstliche
nuoch weiter steigern, wnd zwar dadurch, dabB
der Abstand der Kanten dieser Rippen von
der Rohroberfliche sich innerhalb weiter
Greuzen fortlaufend dndert. Demgegeniiber
haben die Kanten der Rippen von abge-
fachten Rohren im wesentlichen iiberall
gleiche Entfernung zur RohroberAdche, wo-
durch gleichmibige Wirmeaustauschverbialt-
nisse in angrenzenden Schichten des Reaktions-
raumes geschaffen werden.
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Die Verwendung von Rippen bei abgeflach-”

{en Rohren hat noch einen weiteren Vorledl,
der hei runden Rohren nicht in Befracht
komumit.

Werden die abgeflachten Glattrohre im
Rahmen cines Verfahrens benuzt, welches

die Verwendung eines umlaufenden, unter

Druck stehenden Mediums zur Regelung der
Temperaturen voraussetzt, 50 kémnen die
Seitenwandungen ~ des abgefiachten Robres
unter Veranderung der fiir die Reakiion er-
forderlichen Abstinde auseinandergedriickt
werden. Dieser Nachteil wird b4 Aufsetzung
von Rippen durch die dadurch bedingte Ver-
steifung verhindert.

Auch werden dic abgefiachten Rohre durch
die aufgesetzten Rippen erst fr solche Ver-
{ahren verwendbar gemacht, bei welchen die
die Rohre umspitenden Reaktionsteilnchmer,
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insbesondere Gase, eineh héheren Druck be-
sitgem,  als das die Rohre durchilicoende
Medium., Wirden in solchen Fillen die Rip-

pen dehlen, so wiinde der AnBere Uberdruck+}

die abgefiachten Rohre znsammendriicken. . -

Uberhaupt wird durch die Rippen eing
prgenseitige Abstittzung der Rohre bewidld;
walche verhindert, dad erwa unter dem Druck
des die Rohre umschlielenden festen Keak-
tionsteiilnehmers eine Durchbicgung in Rich-
tung der kleinen Achse eintritt. Derartige
]:rwagungan spielen bei runden RlppE‘I]IOhI‘-EI’I
natargemis keine Rolle

Das Achsenverhilmis des abgefachten
Rolaquerschoitts ist verschicden zu wilhlen,
ud gwar ist zweckmifig dic in der Richtung
der Bewegimg der Resktionsteilnehmer ver-
lanfende Iange Achse der abgefiachten Rohre
mehrfach grofier als die kurze Achse zu
wallen.
+ Die Rippen benachbarter Rolwe kann man
zweckmiliy allseitig aneinanderstoPen laseen,
so dall pgewissermafen durchgehende Leit-
winde cnistehen, die cine gute Fihrung der
Kontakimasse beim Einfifllen und Abziehen
bewirken. Aulierdert engibt sich dadurch die
bereits erwidhnte wilnschenswerte Abstlizung
des Rohreystems unter Versteifung der eingel-

nen Rohre.
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Eine brsonders giinstige Rlppenanordnung
erbilt man, wenn dic Rippenrohre in bel
Wirmeaustauschern belannter Weise derartig
gegeneinanderversetzt werden, dab die Rippen
zweler in der Stofimungsrichtung der Reak-
tionsteilnchmer aufeinanderfolgender Rohre
in. Héhe der kleinen Mittclachse eines Rohres
der benachbarten Reiben zusammenstoiden.
Diese Versatrung bringt hier die besondere
Wirkung mit sich, daB die durch die senk-
rochite Entfernung  dibereinanderlisgender
Rohre bedingten seitfichen Offnungen der
semkrachten  Schichte gegenemanduvcrs:ctzt
werden.

Die Befestigung der runden oder ¢hanfalls
abgefiachten Rohrenden kann durch Ein-
schweifien oder Einwalren in gemelnsamc
Robrbbden oder Endkammern erfolgen. Die
Rippen kbnnen mit den sie tragenden Rohren
durch strammes Aufziehen, durch Anfschrump-
fen in der T[litze, durch Uberziehen ot Mec-
tallen, z. B. Ziok oder Zion, oder durch elek-
trische  Widcrstundsschweillung  verbunden
werden.

In der Zeichnung ist ein Ausfithrungsboi-
spiel des Apparates schematisch d'u‘gestellt.

Hier sind staxlc abgeflachte, waagerecht
ursl parallel verlanfende Robre 1 von verseti-
ter Anordnung benutzt. Dic Rohre sind mir
rechteckigen, verhilinismidfiy schmalen Rip-
pen 2z von weiten Rippenabstindest, =z B. 10
Liis vgmm, verschen, welche allseitiz an-
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einanderstofen. Durch die sbgeflachten Seiten-

‘winde der Rohre 1 einerseits und die Rippen-

flichen andererseits werden senkrecht nach
unten  gerichtete Schichte 3 gebildet, in

-welche die Kontakisnbstanz von oben cinge-

filot wird, DasAbziehen erfolgt nach unten,
uad zwar kontinuierlich oder periodisch. Die
flachen Rohre werden von einem der Tem-
perattrvegelung dienenden Medium, z B. O
durchfloszem, wihrend das Kohicnoxyd-Wasser-
stoff-Gemisch in senkrechter Richtung =z B.
von oben nach unten durch die eingefiillie
Katalysatormasse hindurchtritt,

Die Erfindung wird darin orblickt, daB
aus der Fidle dor an sich bekamten Wirnve-
austauschvorrichtimgen eine hestimmte Vor-
richtong ausgewihlt wurde, die den besonds-
ren Bedingungen bei der Reduktion des Kohlen-
oxyds zu aliphatischen Kohlenwasserstofien
gendigt. Bel dieser katalytischen Reaktion

_liegen insofern hLesondere Bedingungen vor,

als e in einem hesonders hohen Mabe
temperaturempfindlich ist. Bei der technischen

Durchfiiirung der Benzinsyuthese bersitet es

dic groBien Schwierigkeiten, dis Reaktions-
teraperatur im gesamten Ofen in dem erfor-
derlichen Ausmaly konstant sn halien. Die
zulissige Temperalurdiferenz betifigt weniger
als 2°, und der Reaktonsverlauf wird schon

hei efter peringiiigigen Temperaturerhéhung

villig veriindert, indeic an Stelle mehrglied-
riger aliphatischer Kohlenwasserstoffe alsdann

vorwivgend oder ausschlieflich Methan ge-,

bildet wird. Die erforderliche weitgchonde
Temperaturkonstanz wird durch die Awwen-
dung eines aus flachen Profilrohren bestehen-
den Rohrensysiems erreicht, weiches zur Er-
gielung eimes noch besseren Wirmcitber-
ganges von der Kontskimasse aul die in den
Rohren stebmende Kithlfissighelt mit Rip-
pen versehen ist. Die in den Apparat ein-
gefiilite Karalysatormasse bildet Schichlen von
weitgehend gleicher und geringer Dicke von
z.B. 1o his r5mm, wodurdl eine geniigend
schpelle Wirmeabfohr ans der Katalysatar-
masse zun den Kiihlrohren hin crmdglicht
wird, Um den groBiechnischen Anforderun-
gen zu gentigen, mull der Kontaktapparat
ferper so beschaffen sein, daf das Ein- und
Ausfiillen der Katalysatormasse keine Schwie-
rigkeiten bereitet. Allc dicse Exfordernisse wer-
den’ bei der Anwendung der ime vorhergehenden
beschrichenen, aus flachen Profilrohren be-
stehenden und mit senkrechten Rippen ver-
rchenen Vorrichtuny ecfillt.

PATENTANSPRUCH:

Voerfahren zur  Herstellung  fliissiger
Kohlenwasserstoffe durch katalytische Re-
duktion des Kohlenoxyds unter Regelung
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der Temperatur mitiels eines Systems von
waagerecht itber- und nebeneinander par-
allel anpeordneten, von einer Kiblflissig-
keit durchflossenen Rohren, die mit zahl-
rveichen senkrecht zur Rohrachse stehen-
den, je nur ein Rohr umfassenden Rippen
versehen sind, zwischen denen der feste

661481

Kaialysator eingefiiflt ist, dadurch gekenn-
veichnet, daff mun ein an sich bekanntes
Robusysters verwendet, dessen waagerechte T
Rohre abgeflacht, mit ihrer lingeren Quer-
schpittsachse in Richtung der Gasstré-
mung gestellt und mit aneinguderstolien-
den rechieckigen Rippen versehen sind.

Hierzu 1 Blatt Zeichnungen
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